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Résumé :  
 
Les aluminures Ni-Al et Ti-Al sont des intermétalliques aux propriétés mécaniques et physico-
chimiques intéressantes faisant d’eux des matériaux de choix pour certaines applications à 
hautes températures. Ces matériaux présentent en effet une bonne rigidité rapportée à la 
densité, un bon comportement au fluage et une excellente tenue à l’oxydation, même à haute 
température. Leur élaboration par combustion auto-propagée à haute température (SHS pour 
Self-propagating High-temperature Synthesis) présente plusieurs avantages tels que 
l’économie d’énergie, la réduction du temps de réaction et l’économie de matières premières.  
Le procédé de frittage flash ou SPS (pour Spark Plasma Sintering) consiste à provoquer le 
frittage d’une poudre sous l’effet combiné d’une compression uniaxiale et du chauffage de 
l’échantillon par passage d’un fort courant électrique (effet Joule). Cette élévation de la 
température peut servir à amorcer une réaction de type SHS dans les mélanges réactifs tandis 
que l’application de la pression servira à densifier le matériau synthétisé. Ce qui peut 
s’avérer plus intéressant puisque la densification sera réalisée pendant la réaction de 
synthèse. 
Dans ce travail, nous nous intéressons, dans un premier temps, à la synthèse des 
intermétalliques NiAl et TiAl par le procédé SHS et par frittage flash. Pour ce dernier 
procédé, nous avons conçu et réalisé, au préalable, une enceinte permettant d’effectuer des 
traitements de frittage flash sous atmosphère contrôlée. 
Dans un second temps, il est question d’étudier l’interaction entre les réactifs Al-Ti (et Ni) et 
l’azote (gazeux) ou le carbone.  
Les résultats montrent que dans le cas du Ti-Al, une activation mécanique du mélange est 
nécessaire pour amorcer la réaction de synthèse, que soit en mode SHS ou en mode SPS. 
Cette réaction permet d’élaborer l’intermétallique Ti3Al, identifié par diffraction des rayons 
X (DRX). Cette réaction est violente, exothermique et auto-propagée (de type SHS) et son 
amorçage par effet Joule et propagation est possible lors d’un frittage flash. Il a été constaté 
que l’ajout de carbone au mélange permet la synthèse de carbures mixtes tels que le  
Ti4Al2C2. 
Dans le cas du mélange Ni-Al, la réaction se produit même sans broyage et permet de 
synthétiser l’intermétallique NiAl. Sous atmosphère d’azote, la réaction donne naissance aux 
composés intermétalliques Ni1,1Al0,9, Ni2Al3 ainsi qu’au nitrure d’aluminium AlN. 
 
 
Mots clefs : Procédés SHS, Intermétalliques Ti-Al et NiAl, Diffraction des rayons X 
(DRX), Microscopie électronique à balayage (MEB).  
 
 
 
22
ème
 Congrès Français de Mécanique                                               Lyon, 24 au 28 Août 2015 
 
 
1 Introduction  
 
La combustion auto-propagée à haute température est à la base du procédé de synthèse SHS (pour 
Self-propagating High-temperature Synthesis)  d’un grand nombre d’intermétalliques et de 
céramiques. Une réaction SHS, entre deux espèces à l’état pulvérulent, se caractérise par sa forte 
exothermicité, d’où son auto-propagation [1-4]. La synthèse se fait à une température suffisante pour 
l’amorçage de la réaction (Température d’ignition) et la chaleur produite par la réaction permet une 
importante élévation de température (jusqu’à 4000 °C au front de réaction). La zone de réaction se 
présente alors sous forme d’un front qui se déplace à des vitesses comprises généralement entre 5 et 
150 mm.s
-1
 tandis que la durée de transformation des réactifs en un point est souvent inférieure à la 
seconde [5-6].  
La réaction dépend de trois principaux phénomènes : l’échange de chaleur entre l’échantillon et le 
milieu environnant, le transport de chaleur au sein de l’échantillon et la cinétique chimique en phase 
hétérogène. La mise en œuvre de ce procédé à l’échelle industrielle a nécessité des études de 
l’influence des différents paramètres et la compréhension des mécanismes de réaction propres à 
chaque système. Ceci vu notamment son caractère fortement exothermique, donc explosif. Cette forte 
exothermicité engendre parfois une certaine porosité dans le matériau, ce qui est constaté dans le cas 
d’aluminiures, notamment le FeAl et NiAl [7-9]. La combinaison de la technique de frittage flash 
(SPS pour Spark Plasma Sintering) à une réaction SHS permettrait de réaliser la synthèse du matériau 
rechercher et de le densifier pendant qu’il est encore à l’état « pâteux ». En effet, le passage d’un fort 
courant électrique dans l’échantillon permettra d’augmenter sa température (par effet Joule) jusqu’à 
amorçage de la réaction SHS. Cette dernière étant rapide, elle transforme les réactifs en produits et 
pendant la transformation même, un effort de pression du SPS est appliqué pour réduire la porosité. A 
cette densification in-situ s’ajoute la réduction des échanges de chaleur entre l’échantillon et son 
milieu environnant, d’où l’obtention de produits de meilleure homogénéité. La mise en œuvre de ce 
procédé sous une atmosphère réactive telle que l’azote pourrait permettre la synthèse de matériaux 
nitrurés. Ainsi, la synthèse d’aluminures de Ti et de Ni en présence d’azote gazeux pourrait aboutir à 
la formation de phases ternaires [10].  
Ce travail porte sur la synthèse des intermétalliques NiAl et Ti3Al par les deux procédés SHS et 
frittage flash. Pour le premier, la réaction est amorcée dans le mélange de poudres soit dans un four 
tubulaire (frittage classique sous atmosphère), soit par chauffage local. Pour le frittage flash, nous 
avons conçu et réalisé au préalable une enceinte permettant un traitement sous atmosphère contrôlée, 
sous une pression de gaz pouvant atteindre 5 bars.  
Ensuite, l’interaction entre les réactifs et les éléments carbone et azote est abordée ; pour le premier, 
en utilisant le graphite et pour le deuxième l’azote gazeux.  
 
2 Procédures et techniques expérimentales 
Les matières premières utilisées sont des poudres commerciales de Ti, Ni, Al et de C. L’aspect 
morphologique des particules de poudres, mis en évidence par observations au Microscope 
électronique à balayage (MEB, appareil Philips XL30), en mode électrons secondaires, est montré sur 
la figure 1. La poudre de Ti est de forme irrégulière et relativement rugueuse tandis que celle d’Al est 
sous forme de feuillets. La poudre de Ni est de type filamentaire de tailles nanométriques tandis que 
celle de C sont de forme irrégulière et de tailles relativement plus élevées. 
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Les échantillons sont préparés en considérant les proportions molaires recherchées (1 :1 et 1 :3) par 
mélange des poudres et homogénéisation pendant 30 mn. Après mélange, certains échantillons ont été 
broyés à haute énergie en utilisant un vibro-broyeur Spex 8000 avec un rapport masse de 
poudre/masse des billes équivalant 1/10. Les mélanges ont subi une compaction uniaxiale à froid. Pour 
les mélanges traités par frittage fhash, une pastilleuse en graphite adaptée au dispositif est utilisée pour 
contenir le mélange et servir comme chambre SPS. 
Les échantillons élaborés sont caractérisés par diffraction des rayons X (DRX, appareil Panalytical à 
anticathode de Cu et détecteur rapide) et par Microscopie électronique à balayage (MEB, appareil 
Philips XL30). 
 
 
Figure 1: Micrographies MEB des particules de Ti (a), Al (b), Ni (c) et C (d). 
3 Résultats et interprétations 
3.1 Synthèse des composés NiAl par le procédé SHS et par frittage flash 
Un compacté du mélange Ni/Al (rapport atomique 1 :1) a été placé dans l’enceinte de traitement SHS 
et la réaction enclenchée par résistance chauffante (500°C environ). À la température d’ignition, la 
réaction s’enclenche brusquement et se manifeste sous forme d’explosion thermique qui consume 
rapidement le mélange de poudres initiales. Les produits se forment instantanément après passage du 
front de combustion. La conversion des réactifs dans ce cas s’est faite en moins d’une seconde ; ce qui 
est caractéristique des réactions de type SHS [7, 8, 11]. 
L’échantillon fritté présente un aspect poreux comme le montre la micrographie de la figure 2.a. Un 
changement de forme de l’échantillon  est également constaté, ce est dû à la rapidité et l’exothermicité 
de la réaction [1-5]. 
L’analyse par diffraction des rayons X (figure 3.a) met en évidence la formation de la phase 
recherchée NiAl et d’une phase minoritaire Ni3Al avec des résidus de Ni. 
Une quantité du même mélange de poudres a été activée mécaniquement pendant 30 minutes et mise 
dans une pastilleuse cylindrique en graphite de 6 mm de diamètre placée entre les pistons de l’enceinte 
de frittage flash.  Un courant électrique de 200A, produit par un générateur traverse l’échantillon. Un 
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chauffage rapide, par effet Joule, se produit pendant qu’une pression de 10 MPa est appliquée pour 
densifier le produit de la réaction. 
L’analyse par DRX (figure 3.b) montre la présence des pics de diffraction du seul composé NiAl. 
L’observation MEB d’une surface polie de l’échantillon fritté (figure 2.b) montre qu’il présente un 
aspect plus dense que celui élaboré par SHS en mode chauffage local. En effet, l’image MEB montre 
un volume de porosité relativement plus faible que l’échantillon obtenu par frittage SHS. Dans ce 
dernier cas, la porosité dans le matériau est attribuée à la violence et la rapidité de la réaction qui 
provoquent un gonflement. Lors du passage du front de réaction, les phénomènes de diffusion et 
l’échange de chaleur sont extrêmement rapides et ne laissent pas le temps à la porosité de se refermer. 
Ainsi, l’application de la pression pendant que les produits de la réaction constituent une phase à l’état 
pâteux permet de mieux les densifier par compression. 
  
Figure 2. Micrographies MEB de l’échantillon Ni-Al traité par (a) procédé SHS et (b) par frittage 
flash. 
       
             
Figure 3. Diffractogrammes des échantillons Ni-Al élaborés par (a) procédé SHS et par (b) frittage 
flash. 
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Des échantillons de composition Ti-50%Al (% at.) ont été réalisés et traités par chauffage local SHS et 
par frittage flash. L’effet thermique de la réaction n’est pas constaté dans ces deux cas. Les résultats 
des analyses DRX ont révélé la présence des réactifs de départ de très faibles quantités de Ti3Al. Ce 
résultat montre que les conditions d’amorçage et d’auto-propagation de la réaction de synthèse ne sont 
pas réunies dans ce cas. 
Le broyage à haute énergie du mélange pendant 1 et 4 heures a permis une activation mécanique de la 
réaction de synthèse, que ce soit en mode chauffage local ou par frittage flash. Les résultats d’analyse 
DRX des échantillons traités par SHS (figure 4) révèlent la formation des intermétalliques Ti3Al et 
TiAl2. Il est à noter que le Ti est consommé davantage lorsque le mélange est activé pendant 4 h. Ce 
résultat laisse penser que l’accumulation de défauts cristallins par déformations successives puis 
ruptures et agglutinements des particules de Ti et Al favorise les phénomènes de diffusion et échanges 
thermiques au cours de la réaction [6, 9].   
 
Figure 4. Diffractogramme des échantillons Ti-Al activés mécaniquement et traités par chauffage 
local (procédé SHS). 
Ces résultats, comparés à ceux rapportés dans la littérature [5, 13], laissent penser qu’une réaction 
entre les aluminures NiAl et Ti3Al et le carbone/ou l’azote lors de la réaction de synthèse. Dans ce cas, 
la réaction permettrait de synthétiser des carbures/nitrures de Ti-Al et Ni-Al.  
3.1 Etude des mélanges Ni-Al-N et Ti-Al-C par frittage flash et par le procédé SHS  
Dans le cas du mélange Ni-Al-N, le mélange de poudres Ni et Al a été broyé pendant 1h sous 
atmosphère d’argon à l’effet d’éviter l’oxydation superficielle des particules. Ce mélange est ensuite 
compacté et chauffé localement par résistance dans l’enceinte sous pression d’azote.  
L’analyse DRX des produits de la réaction (figure 5) a révélé la formation de NiAl, d’une 
stoechiométrie Ni1,1Al0,9, de Ni2Al3 et du nitrure d’aluminium AlN et la persistance de Ni résiduel.  
 
 
Figure 5. DRX de l’échantillon Ni-Al broyé et traités par frittage flash sous atmosphère d’azote. 
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Dans le cas du système Ti-Al-C, la réaction amorcée par chauffage local s’est manifestée avec effet 
lumineux et thermique comme constaté dans le cas du système Ti-C [13]. Les produits de la réaction, 
identifiés par DRX (figure 6) sont le TiC, le TiAl2 et le carbure mixte de type Ti4Al2C2.  
 
Figure 6. DRX de l’échantillon Ti-Al-C broyé et traité par frittage SHS. 
Discussion et conclusion 
La réaction de combustion auto-propagée à haute température se produit dans le mélange Ni-Al et 
transforme les réactifs en l’intermétallique NiAl, que ce soit en mode SHS ou par frittage flash. 
L’application d’une pression pendant le déroulement de la réaction permet de densifier le matériau et 
favorise l’avancement de la réaction. Dans le cas du Ti-Al, une activation mécanique du mélange, par 
broyage à haute énergie, est nécessaire pour l’amorçage et l’auto-propagation de la réaction. Cette 
dernière permet de former les composés Ti3Al et TiAl2.  
Dans le cas du système Ni-Al, la réaction amorcée sous atmosphère d’azote (système Ti-Al-N) a 
produit les composés Ni1,1Al0,9, Ni2Al3 ainsi que du nitrure d’aluminium AlN à côté de résidus de Ni. 
Dans ce cas de figure, il semble que les réactions entre le Ni et l’Al et entre l’Al et N ont lieu et que 
l’azote n’entre pas dans la réaction entre le Ni et l’Al. Ceci contrairement au cas du Ti-Al-C où la 
réaction produit, entre autres, le carbure mixte Ti4Al2C2.  
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